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DISPOSITIF D' ANALYSE ELEMENTAIRE PAR SPECTROMETRIE 
D' EMISSION OPTIQUE SUR PLASMA PRODUIT PAR LASER 

DESCRIPTION 

DOMAINE TECHNIQUE 

La presente invention concerne- un 
dispositif d' analyse elementaire par SEOPPL, c ' est-a- 
dire par spectrometrie d' emission optique sur plasma 
produit par laser, technique qui se pratique en 
atmosphere naturelle. 

Elle- s 'applique notamment au controle et a 
la caracterisation in situ d ' echantillons de pieces a 
analyser. 

Elle trouve en particulier une application 
dans le domaine de 1' Industrie nucleaire, pour le 
controle de materiaux radioactifs. 

L ' invention s ' applique tout 

particulierement a la cartographie de pastilles du 
combustible appele MOX (pour "Mixed Oxide"). 

ETAT DE LA TECHNIQUE ANTERIEURE 

2 0 On connalt deja un precede d' analyse 

elementaire par spectrometrie d' emission optique sur 
plasma produit par laser en presence d' argon par le, 
dociiment suivant auquel on se reportera : 

[1] EP 0654663A (invention de N. T^dre, P. Mauchien et 
25 A. Semerok) - voir aussi FR 2712697A et US 5583634 • 
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La technique divulguee par ce document ne 
permet pas de controler les pastilles de combustible 
MOX avec une resolution suffisante et avec des cadences 
suf f isamment elevees . 
5 On rappelle que le combustible MOX utilise 

dans les reacteurs nucleaires, sous forme de pastilles 
MOX frittees, contient un melange d'oxydes de plutonium 
(PUO2) et d* uranium (UO2) . 

Le controle de la fabrication de ces 
10 pastilles est une etape essentielle pour verifier les 
specifications necessaires a leur utilisation, en 
particulier celles qui sent relatives a 1 ' homogeneite 

du melange PUO2/UO2. 

II est necessaire de disposer d'une 
15 technique de controle permettant la mesure de la 
distribution de la concentration de 1 ' uranixim et du 
plutonium dans les pastilles et repondant au cahier des 
charges du procede de fabrication dont les points 



essentiels sont donnds ci-apr§s^ \ 

2 0 ♦ Cette technique doit pouvoir deer ire 

quantitativement des objets dont le diametre moyen vaut 
10 urn. Or, afin de decrire de fagon precise un objet de 
diametre donne, on peut montrer qu'il est necessaire de 
disposer d'une « sonde » de resolution spatiale 3 fois 

25 inferieure. Ceci entraine, dans le cas d'une 
application aux pastilles MOX, que la taille du point 
de mesure doit avoir un diametre d' environ 3 uin- 

♦ Les elements chimiques qui doivent etre 
mesures quantitativement a cette echelle sont 1* uranium 

30 et le plutonium. 
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♦ La technique doit permettre la 
realisation de cartographies^ en., deux dimensions de 
pastilles de natures differentes : d'une part les 
pastilles crues ( avant passage dans un four) , qui sont 
f ragiles et poreuses, et d' autre part les pastilles 
frittees (apres passage dans le four) . Les contraintes 
des mesures sur ces deux genres d' echanti lions sont 
tres differentes. 

♦ La preparation des pastilles a analyser 
doit §tre minime de fagon a etre compatible avec un 
suivi « en ligne » d'un procede de fabrication 
industrial. Les mesures doivent pouvoir §tre effectuees 
de fagon deportee pour eviter la contamination de 
1 ' appareillage de mesure, 

♦ Le nombre de pastilles a contr61er pour 
une campagne^ s ' ef f ectuant sur. una - j ournee. doit §tre de 
plusieurs unites pour satisfaire les besoins; de 
controle, la surface minimale d'examen- etant environ 
egale a 1 mm^ par pastille. 

En outre il est souhaitable que la 
technique employee ne genere pas d' effluents liquides 
radioactif s , que la partie nuclear isee de cette 
technique soit minime de facon k limiter les 
interventions en zone controlee et que 1 ' appareillage 
de mesure permette 1 ' analyse d' echantillons radioactif s 
sans necessiter de preparation particuliere . 

On connait trois techniques principal es 
permettant de controler 1 'homogeneite des pastilles 
MOX. 

Les deux premieres permettent de former 
1' image de la surface d'une telle pastille. Il s'agit 
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de 1 'autoradiographie alpha, qui cons is te a mesurer 
1' emission de particules alpha par cette pastille, et 
de I'attaque metallographique qui est un examen 
microscopique d'une section de la pastille ayant subi 
5 un traitement acide (qui conduit a une attaque 
dif ferenciee entre PUO2 et UO2) . 

La troisi^me permet de faire une 
microanalyse quantitative de surface et utilise une 
microsonde electronique pour analyser 1' emission de 
10 rayonnement X induite par un bombardement electronique 
de la pastille. 

L' autoradiographie alpha ne permet 
d'obtenir qu'une image qualitative des elements 
emetteurs de particules alpha. Cette technique detecte 
15 ainsi, sans discrimination, 1' ensemble des emetteurs 
alpha comme par exemple le plutonium et I'americium. 

La resolution de cette technique est de 
I'ordre de 40 um, valeur insuffisante vis-a-vis des 
performances requises (quelques micrometres)" 

2 0 Ainsi 1 ' autoradiographie alpha ne repond- 

elle que tres partiellement au cahier des charges du 
controle des pastilles de combustible MOX. 

L' analyse par microsonde electronique est 
la technique de reference pour valider le procede de 
25 fabrication des pastilles frittees d'oxydes mixtes de 
plutonium et d' uranium. Les limitations essentielles de 
cette technique sent les suivantes : 

□ la preparation specifique des 

echantillons a analyser, qui necessite plusieurs heures 

3 0 de traitement. 



□ la duree elevee de la mesure en analyse 
quantitative, une cartographie de 1000 lam x 2 50 pm avec 
une resolution de .3 ixm necessitant une analyse v pendant 
plusieurs dizaines*^ d' heures , 
5 □ 1 ' impossibilite de realiser des mesures 

de distribution de concentration dans les pastilles 
crues, la forte porosite de telles pastilles rendant la 
mesure par microsonde longue et difficile. 

La microsonde ^lectronique n'est done pas 

10 adaptee au controle « en ligne » de la fabrication des 
pastilles MOX. 

L' attaque • metallographique, V quant a elle, 
est relativement longue a mettre en* oeuvre-. De plus, 
elle ' engendre-:. desv:- effluents, radioactif sv - da:ns le cas 

15 d'une analyse, ; de ^-materiaux ■ radipaGtif s- tels que des 
pastilles de^ -combustible MOX. 

La^:. plupart des techniques de > contrdle de 
surf aces 'utilisent: des -f ai-sceaux del particul.es chargees 
qui rendent difficile 1' analyse d'isolants et 

20 d' echantillons peu conducteurs tels que les pastilles 
MOX. Ces techniques sont mises en oeuvre sous vide et ne 
permettent pas d'isoler le systeme de detection qui, 
lors de mesures d' echantillons radioactifs, risque 
d'etre contamine et doit etre blinde pour ne pas etre 

25 affecte par les rayonnements . 

Les methodes optiques, en particulier la 
SEOPPL,. sont mieux adaptees- a 1' analyse de tels 
materiaux'.w Envv-partlculier^,'^ 1 ' interaction d'un faisceau 
laser avec un materiau est peu dependante de la nature 

30 de ce materiau. De plus, cette interaction s'effectue a 
la press ion atmospherique et peut avoir lieu 
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directement dans une bolte a gants . L ' information 
optique resultant de cette interaction peut etre 
collectee par une fibre optique et analys6e de fagon 
deportee a I'aide d'un appareillage place en dehors des 
5 moyens de confinement radioactif. Cela permet d'eviter 
les problemes de contamination et de faciliter la 
maintenance . 

Une technique d' analyse elementaire 
d' echantillons solides par SEOPPL est egalement connue 
10 par le docixment suivant auquel on se reportera : 

[2] Measurement and Testing, contrat MATl- 
CT-93-0029, Study of emission spectroscopy on laser 
produced plasma for localised multielemental analysis 
in solids with imaging, Novembre 1993 - Avril 1996, 
15 Rapport final, Coordinateur du pro jet : C.E.A. - Saclay 
DCC/DPE (France) . 

Selon la technique connue par ce document 

[ 2 ] , un f aisceau laser est focalise par une lentille 

sur un diaphragme puis dirige sur un objectif de type 

20 Cassegrain (objectif reflectif ) , dont la resolution 
optique est de I'ordre de 2 >im. La focalisation du 
faisceau laser . sur le diaphragme conduit a une image a 
la surface de 1 ' echantillon qui est la combinaison de 
celles du laser et du diaphragme. Cela ne permet pas de 

25 realiser I'imagerie en-dessous de 6 yua a 8 urn. 

Un tel montage demande en outre un 
posit ionnement extremement precis des optiques pour 
realiser les performances les meilleures et necessite 
de frequentes reprises du reglage , 

30 De plus, 1' objectif Cassegrain possede un 

miroir central qui genere une zone d' ombre centrale qui 
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provoque une perte sensible de I'energie laser et 
limite ainsi I'energie deposee ou reduit I'ouverture 
utilisee pour le laser si, I'on travaille hors axe 
(« off axis ») . En outre le miroir central genere aussi 
5 de la diffraction. Ces derniers points se . traduisent 
par une perte de resolution. 

La technique connue par le document [2] 
limite de fagon redhibitoire les performances en termes 
de resolution spatiale. Elle ne permet pas d'obtenir 
10 une resolution spatiale suffisante pour pouvoir etre 
appliguee a la cartographie de pastilles du combustible 
MOX. 

EXPOSE DE L' INVENTION 

La presente invention a pour but de 
15 remedier aux inconvenients precedents et plus 
generalement de proposer un dispositif d'analyse 
elementaire par SEOPPL susceptible d ' avoir une haute 
resolution spatiale et de permettre une cadence de 
mesure elevee tout en degradant au minimum I'etat de 
20 surface de I'objet analyse . 

Elle a pour objet un dispositif d'analyse 
elementaire par spectrometrie d' emission optique sur 
plasma produit par laser, ce dispositif etant 
caracterise en ce qu'il comprend : 

25 - une source laser pulsee, 

— un diaphragme apte a selectionner une partie du 
faisceau laser emis par la source, et eventuellement 
a delimiter la forme de 1' impact du faisceau laser 




8 

sur un objet a analyser, ce faisceau laser n'etant 
pas focalise dans le plan du diaphragme, 

- des premiers moyens optiques aptes a projeter a 
I'infini 1' image du diaphragme, 

5 _ des deuxiemes moyens optiques aptes a recevoir 
1' image du diaphragme projetee a I'infini par les 
premiers moyens optiques et a la focaliser sur 
1' objet a analyser de fagon a produire un plasma sur 
la surface de cet objet, 1' ensemble form^ par le 
10 diaphragme et les premiers et deuxiemes moyens 

optiques satisfaisant en outre aux conditions 
suivantes : 

■ 1' image du diaphragme focalisee sur 1' objet 
atteint la dimension voulue sur cet objet 

15 (cette dimension correspondant k la resolution 

spatiale recherchee et etant par exemple de 
I'ordre de 1 urn a 10 pm) 

■ le point focal du faisceau laser, apres 
traversee du diaphragme et des premiers et 
deuxiemes moyens optiques, est en dehors du 
plan image du diaphragme, 

- des moyens d' analyse d'un spectre du rayonnement 
lumineux emis par le plasma, et 

- des moyens de determination, a partir de cette 
analyse de spectre, de la composition elementaire de 
1' objet. 

La formation de 1' image du diaphragme est 
enti^rement regie par I'Optique geometrique. 

Si I'on fait abstraction de I'energie 
apportee par le faisceau laser, on constate que le 
diaphragme est un objet reel place devant une optique. 
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pref erentiellement constituee de maniere refractive par 
une ou plusieurs vlentilles . 

Cette optique peut done etre congue de 
maniere a projeter a I'infini. 1' image du diaphragme. 

En revanche, le faisceau de . lumiere laser, 
qui ne se focalise pas dans le plan du diaphragme, ne 
sortira pas de cette optique en etant parf aitement 
parallele, 

En consequence, apres avoir traverse les 
deuxiemes moyens optiques, ce faisceau ne se focalisera 
pas dans le plan de 1' image du diaphragme. 

On : peut ainsi dire que le montage optique 
utilise evite de : faire coincider- le plan image du 
diaphragme,* et rle -point, focal du laser, ce qui-'permet de 
maltriser. la . taiile d' interaction > (resolution 
d' analyse) . 

L'invention permet a la • source? laser de 
cooperer avec le diaphragme et les premiers et 
deuxiemes moyens optiques pour creer, sur I'objet, en 
une seule impulsion laser, un impact avec une puissance 
surfacique superieure a 1 GW/cm^, cette puissance 
surfacique etant de preference environ egale ou 
superieure a 10 GW/cm^ . 

Selon un mode de realisation prefere de 
1' invention, les deuxiemes moyens optiques ont une 
ouverture numerique environ egale ou superieure a 0,1. 

La taiile de 1' impact du .faisceau .laser sur 
I'objet peut etre superieure ou egale a 1 \jmx, 

De preference elle vaut environ 3 ]}m pour 
1' application aux pastilles MOX. 
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Toutefois, dans d' autres applications, 
cette taille peut aller de 1 a 10 pm. 

De preference, la frequence de deplacement 
de I'objet, entre deux impulsions laser de la source, 
5 est superieure ou egale a 15 Hz, de fagon a reduire le 
temps d' analyse en assurant la synchronisation des tirs 
laser a la meme cadence, 

Une frequence de deplacement inferieure 
peut etre utilisee- 
10 Une platine assurant le deplacement continu 

ou pas a pas de I'objet peut etre employee- Dans le cas 
d'un deplacement continu de la platine, le pas 
(« pitch ») de 1' analyse est proportionnel a la vitesse 
de deplacement de la platine et inversement 
15 proportionnel a la frequence de repetition des tirs 
lasers • 

Selon un mode • de realisation prefere du 
^drsposi-ti-f— objet--de— 1-^i-n-vention, — la— so.ur-ce_esi_ap±,e a 

emettre une lumiere ultraviolette . 
20 De preference, la variation relative 

d'energie d' une impulsion laser a une autre n' excede 

pas 5%. 

Selon un mode de realisation prefere de 
1' invention : 

25 - le diaphragme comporte une ouverture circulaire apte 
a selectionner la partie centrale du faisceau laser 
issu de la source laser, 
- les premiers moyens optiques sont des moyens 
optiques refractifs comprenant par exemple une 

30 lentille composee, et 
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- les deuxiemes moyens optiques sont des moyens 
optiques refractifs comprenant un objectif de 
microscope . 

De preference, les premiers et deuxiemes 
5 moyens optiques sont traites anti-reflet a la longueur 
d'onde de la lumiere emise par la source laser. 

Selon un mode de realisation prefere du 
dispositif objet de 1' invention, ce dispositif comprend 
en outre des moyens de soufflage d'un jet de gaz, 
10 susceptible d'augmenter 1' emission optique du plasma 
(par exemple un jet d'argon), sur I'objet. 

De preference, le dispositif comprend en 

outre : 

- des moyens d' observation de I'objet, permettant de 
15 disposer I'objet dans le plan image du diaphragme et 

- un miroir ref lechissant a la longueur d'onde de la 
source laser et transparent aux autres longueurs 
d'onde, ce miroir etant dispose sur le.trajet de la 
lumiere entre les premiers et deuxiemes moyens 

2 0 optiques, et prevu pour reflechir vers ces deuxiemes 

moyens optiques la quasi- totalite du faisceau laser 
et transmettre aux moyens d' observation une image de 
1 ' ob j et , 

BREVE DESCRIPTION DES DESSINS 

25 La - presente invention sera mieux comprise a 

la lecture de la description d'exemples de realisation 
donnes ci-apres, a titre' purement indicatif et 
nullement limitatif, en faisant reference aux dessins 
annexes sur lesquels : 
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la figure 1 est une vue schematique d'un mode 
de realisation particulier du dispositif de 
SEOPPL objet de 1' invention et 

la figure 2 illustre schematiquement une 
installation d' analyse de pastilles de 
combustible MOX, utilisant le dispositif de la 
figure 1. 

EXPOSE DETAILLE DE MODES DE REALISATION PARTICULIERS 

Comme on I'a vu, 1 • invention est un 
dispositif de spectroscopie d' emission optique sur 
plasma produit par laser (SEOPPL) qui est tout 
particulierement utilisable pour le controle des 
pastilles de combustible MOX. 

Pour effectuer une microanalyse par 
spectroscopie d* emission optique sur plasma produit par 

laser-, on_c,oncen tre, a la surface d'un echantillon a 

caracteriser, un faisceau laser pulse qui atteint une 
forte irradiance une fois focalise sur 1 ' echantillon de 
maniere a produire un plasma constitue des elements 
presents dans les premiers micrometres de la surface de 
1 ' echantillon . 

Ce plasma emet un rayonnement lumineux et 
!• analyse des raies atomiques et ioniques de ce 
rayonnement permet de connaitre les concentrations 
respectives des differents elements constitutifs de la 
surface de 1 ' echantillon . 

En deplagant ce dernier, on accede a la 
distribution des concentrations de ces elements, ce qui 
permet d'etablir des cartographies elementaires . 
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L' adaptation de cette technique a la mesure 
rapide de la repartition de la concentration des 
elements dans les pastilles MOX avec une resolution de 
3 lam, conduit a n'utiliser, conf ormement a 1' invention, 
qu'une seule impulsion laser par impact. 

Cette caracteristique de 1' invention va a 
1 * encontre des choix habituellement rencontres qui 
privilegient de faire la moyenne de plusieurs 
impulsions laser par impact. 

L'avantage de cette procedure est de 
reduire le temps de 1' analyse et de mieux maitriser la 
profondeur et le diametre des crateres d* ablation sur 
une pastille. 

De plus, pour obtenir des mesures 
representatives, la puissance surfacique « depos^e » 
sur la pastille est superieure a 10 GW/cm^ . De telles 
valeurs permettent d' obtenir des crateres d' ablation de 
quelques micrometres, de profondeur seulement qui ne 
degradent pas signif icativement I'etat de surface de 
I'objet. 

Ces valeurs permettent aussi d ' ef f ectuer la 
mesure sur un objet dont les irregularites de surface 
sont du meme ordre de grandeur que la resolution 
spatiale demandee . 

Les moyens utilises pour real is er les 
mesures sont choisis pour §tre adaptes aux puissances 
laser < mises en oeuvrev et pour obtenir des tailles 
d ' impacts (diametre des * crateres . d ' ablation ou 
resolution laterale) d' environ 3 micrometres. 

Les moyens de deplacement de la pastille 
sont choisis pour obtenir une frequence d • acquisition 
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de spectres qui soit egale ou superieure a 15 Hz en vue 
d'ameliorer la vitesse d' analyse. 

Ces caracteristiques conferent a la 
spectroscopie d' emission optique sur plasma produit par 
laser un atout indeniable vis-a-vis des autres 
techniques precitees et permettent de repondre a 
1 ' objectif . 

La figure 1 est une vue schematique d'un 
exemple de dispositif de spectroscopie d' emission 
optique sur plasma produit par laser conforme a 
1' invention et adapte a la microanalyse de pastilles 
MOX. 

Comme on I'a vu, les echantillons a 
analyser sent de natures differentes. L*un (le compose 
cru) est fragile alors que le second (le compose 
fritte) est un materiau dense, difficile a ablater. Le 
dispositif de la figure 1 est justement congu de fagon 
a realiser correctement 1' ablation des echantillons 
frittes et des pastilles crues . 

Ce dispositif est destine a 1' analyse de 
pastilles MOX telles que la pastille 2 et comprend une 
platine 4 sur laquelle est disposee la pastille. II 
s'agit d'une platine de micro-deplacement selon deux 
directions perpendiculaires X et Y. 

Le dispositif comprend aussi un laser pulse 
6, un diaphragme 8, une optique convergente 10, un 
objectif de focalisation 12, une fibre optique 14, un 
spectrometre 16 muni d'un systeme de detection 18 et un 
ordinateur 20 muni d'un ecran d'affichage 22. 

On va revenir sur tous ces composants dans 

ce qui suit. 
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Le choix de la longueur d * onde du laser 
utilise 6 est impose*' par- la nature des-" materiaux a 
analyser. II s'agit d'un laser qui emet dans 
1 'ultraviolet pour obtenir le meilleur couplage laser- 
5 matiere pour 1' ablation de materiaux . 

Dans I'exemple considere, le laser 6 est de 
type solide Nd-YAG quadruple en frequence, apte a 
emettre des impulsions lasers dont la duree vaut 
quelques nanosecondes . Sa longueur d'onde vaut 266 nm. 
10 II permet, a cette longueur d'onde, de « deposer » des 
puissances surf aciques superieures a 10 GW/cm^ . 

Le choix , d'un~ f onctionnement en « mono 
tir » (c ' est-a-dire . de- creer. chaque impact, avec une 
seule . impiilsion laser)^ necessite • d ' avoir une energie 
15 tres stable d';une impulsion - a , 1 'autre (variation 
relative d' energie ne depassant pas 5%) . 

Ce- ^ besoin conduit a choisir un laser 
compac^t, de-:^faible v energie (environ- 2 mJ. a 2 66 nm) , 
fournissant une telle energie tres stable. 
20 L' energie deposee sur la cible est 

inferieure a quelques centaines de micro joules a cause 
du filtrage spatial. 

Cette energie, focalisee sur des surfaces 
de quelques um^ , permet d'atteindre les irradiances 
25 (puissances surf aciques) suffisantes pour 1 * ablation 
d'une pastille MOX frittee. 

De plus, la compacite du^ laser- facilite son 
integration dans un environnement industriel . 

Sa capacite a fonctionner avec une 
3 0 frequence egale ou superieure a 15 Hz, de fagon stable 
et reproductible, permet de realiser 1 ' acquisition de 



cartographies a la cadence necessaire au controle du 
precede de fabrication des pastilles MOX. 

Le faisceau 24, emis par le laser 6, est 
f litre spatialement par le diaphragme 8 : 1 ' ouverture 
de ce diaphragme a une taille inferieure a celle du 
faisceau 24 et apte a selectionner la partie centrale 
de ce faisceau 24. En cas de besoin, le diametre du 
faisceau peut etre adapte a 1 ' aide d'un montage optique 
de type telescope. 

On precise que ce faisceau n'est pas 
focalise dans le plan du diaphragme. 

L' optique convergente 10 est par exemple 
une lentille composee convergente qui projette a 
I'infini 1 ' image du diaphragme 8. 

Le faisceau laser ainsi obtenu est ensuite 
dirige par un miroir dielectrique 26 sur I'objectif de 
focalisation 12 prevu pour la focalisation de ce 
fais ceau laser sur la pastille 2 . 

II s'agit d'un objectif de microscope 
refractif, assemble sans colle, traite anti-reflet pour 
la longueur d'onde d' emission du laser 6 (266 nm dans 
1' exemple considere) et capable de supporter le flux 
lumineux issu du laser 6 sans dommage. 

On precise que 1' objectif 12 regoit 1' image 
du diaphragme 8 projetee a I'infini par 1' optique 10 et 
focalise cette image sur la pastille 2. 

De plus, 1' ensemble forme par le 
diaphragme, 1' optique 10 et 1' objectif 12 satisfait aux 
conditions suivantes : 

- 1' image du diaphragme focalisee sur la pastille 
atteint la dimension souhaitee sur cette pastille et 
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- le point focal du faisceau laser, apres traversee du 
diaphragme, de I'optique 10 et de I'objectlf 12, est 
en dehors du plan image du diaphragme. 

Cet object if 12 possede en outre une 
5 ouverture numerique importante, super ieure ou egale a 
0,1. Ce choix evite 1 ' interaction du faisceau laser 
avec le plasma 28 gener^ lors de 1 'ablation laser. 

Ce phenomene d ' interaction provoque des 
fluctuations dans la production du plasma et diminue 
10 les performances de reproductibilite , ce qui est 
prejudiciable ^ la realisation de cartographies 
quantitatives . 

De plus, cet objectif 12 possede une 
resolution optique de 1 ym permettant de focaliser une 
15 image du diaphragme a la surface des pastilles sans 
aberration optique notable. Ces caracteristiques sent 
importantes pour obtenir une f ocalisation du faisceau 
laser sur un diametre de 3 um. Cette resolution 
spatiale de la sonde analytique est necessaire pour 
20 decrire quantitativement des objets d'une taille de 
10 um. 

Ce type d' optique, associe a la longueur 
d'onde d' ablation de 266 nm et a une irradiance 
minimale de 10 GW/cm^, est la solution technique qui 
25 permet 1* ablation contr61ee et localisee de materiaux 
f rittes . 

L' objectif 12 est supporte par un bSti de 
microscope non represente. Cet objectif de f ocalisation 
12, associe au diaphragme 8 qui est place au point 
30 focal de 1* ensemble optique 10-objectif 12, permet 
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d^obtenir des crateres d' ablation dont le diametre peut 
etre aussi petit que 1 jim voire moins . 

La position de la pastille 2 au point focal 
du faisceau laser est controlee par visualisation, a 
travers le miroir 26, de la surface de cette pastille 2 
au moyen d'une camera CCD 32 associee a un ecran 
d'affichage 34 et disposee au dessus du miroir 
dielectrique 2 6 qui est traite a la longueur d'onde du 
laser . 

Le plan de mise au point de la camera CCD 
coincide avec le plan de focalisation du faisceau 
laser . 

La lentille 36, disposee entre le miroir 26 
et la camera 32, sert a realiser 1 ' image de la surface 
de 1 ' echantillon sur la camera 32, 

Cette camera 32 permet de selectionner la 
zone a analyser et de placer la surface de 
1' echantillon sur le plan de 1 ' image du diaphragme 8 
formee par I'objectif 12"^^ ^ 

La pastille a analyser 2 est positionnee au 
micrometre pres sur la platine de micro-deplacement 
motorisee suivant les deux axes perpendiculaires X et 
y . 

Le deplacement dans le plan XY permet de 
choisir la zone a cartograpbier et de realiser la 
cartographie de la pastille. 

Apres chaque impulsion laser, la platine 
est deplacee automatiquement d'une distance predefinie 
(pas de la mesure) . Selon le pas choisi, les impacts 
laser sont jointifs (deplacement egal au diametre du 
cratere d* ablation) ou non jointifs. 



Le deplacement de la platine peut etre 
pilots au moyen d'une manette de conunande de 
positionnement (non representee) ou directement par un 
logiciel de commande contenu dans I'ordinateur 20. 

La frequence de deplacement de la platine 
entre deux points de mesure est sup^rieure ou egale a 
15 hertz. Cette frequence de deplacement est I'une des 
caracteristiques importantes du dispositif de la figure 
1 car elle permet de realiser un contrdle du precede de 
fabrication des pastilles MOX avec un nombre suffisant 
d ' ^chantillons . 

L- emission , opitique • du., plasma 28 . est 
collectee .par-, la .fibre --opt; ique 14 dont une. . ex t remit e 
est madntenue par, .des moyens-, non represent^s.-et plac^e 
a proximi-t^-de, la zone -de, s-formatipnsdu plasma 28 qui 
est produit par interaction du. faisceau laser avec la 
pastille. 2. L 'autre extremity de • la . fibre ; optique est 
reliee.- a 1 Ventree-du • spectrometre -optique 16 . 

La resolution de ce spectrometre 16 est 
grande : la largeur a mi-hauteur (« full width at half 
maximum ») des pics qu'il fournit est superieure a 
0,05 nm. Une telle resolution est necessaire pour 
1' analyse des spectres d' emission du plutonium et de 
!• uranium car ces spectres contiennent un grand nombre 
de raies . 

La collection de la lumiere au moyen d'une 
fibre optique permet de travailler de fagon deportee et 
evite' j a /-; 1 ' utilisateu^ du. . disposiitif d'-§tre en 
permanence k proximity de la zone ou sont manipules les 
^chantillons radioactifs. Ce mode de collection 



contribue a la securite de la technique d' analyse des 
pastilles MOX conforme a 1' invention. 

Le spectrometre 16 est couple au systeme de 
detection 18 qui est compose d'une camera CCD equipee 
d'un intensif icateur . La gamme spectrale accessible 
avec ce systeme de detection 18 va de 190 ran a 800 mn. 
La fen§tre spectrale de mesure vaut une dizaine de 
nanometres . 

Un generateur d' impulsions 19 permet de 
declencher la porte d ' intensif ication de la camera du 
systeme 18 avec un delai choisi par rapport aux 
impulsions laser. 

Le laser 6, la platine de micro-deplacement 
4, le spectrometre 16 et le systeme de detection 18 
sont commandes a 1 ' aide de 1 ' ordinateur 2 0 qui est muni 
d'un logiciel de commande approprie. 

La sequence de mesure utilis^e est 
d eterminante pour ob tenir les performances attendues. 
Le systeme de detection 18 realise la mesure seulement 
pendant un intervalle de temps de mesure determine 
apres chaque impulsion emise par le laser (pour des 
raisons de resolution temporelle) . Le choix de cet 
intervalle de mesure est determinant pour 1 ' application 
consideree ici (analyse de pastilles de combustible 
MOX) . 

Au debut de 1 * interaction laser-matiere , il 
y a creation d'un plasma (etincelle) tres lumineux dont 
le signal optique n'est pas exploitable. Apres la fin 
de cette emission de rayonnement de corps noir, continu 
en longueur d'onde, la mesure de 1 'emission optique des 
elements devient exploitable. 



Les cartographies des pastilles MOX sont 
realisees avec une resolution spatiale de 3 uiti et 
obtenues avec un intervalle ou « porte. » de-^rinesure de 
100 ns a 1 ps, cette « porte » etant ouverte de 10 ns a 
500 ns apres 1' emission d'une impulsion laser. 

Apres detection de 1' emission due a 
1' impact de cette impulsion laser sur la pastille 2, 
I'ordinateur 2 0 envoi e un ordre de deplacement a la 
platine 4. Une fois ce deplacement effectue, une 
nouvelle sequence de mesure est lancee. 

Le logiciel dont est muni I'ordinateur 20 
permet de selectionner la longueur d'onde mediane du 
spectre a enregistrer et de choisir la dimension de la 
surface a analyser ainsi quelle pas de mesure, 

A chaque tir laser, ce logiciel enregistre 
le spectre sur une plage spectrale d'environ 10 nm.-Les 
raies d * emission -optique .qui sont caracteristiques de 
I'uranium et du Plutonium- sont alors exploitees. 

Des moyens comprenant un conduit 3 8 sont 
prevus pour projeter un jet d^un gaz tel que 1' argon 
vers la surface de la pastille analysee 2 pour 
augmenter le signal d' emission optique du plasma. 

A ce sujet, on se reportera au document [1] 
mentionne plus haut. 

Cela permet de multiplier I'intensite des 
raies d' emission optique par un coefficient superieur 
ou egal a 10 (2,5 a 3 dans le cas de macroplasma - voir 
document [1]) par rapport a la spectrometrie ..optique en 
atmosphere naturelle, sans jet d' argon. 

On precise qu'un etalonnage est effectue 
afin d'etablir, pour les elements chimiques . des 



pastilles analysees, la relation entre I'intensite du 
signal d' emission et la concentration de ces elements 
dans les pastilles. Le controle de cet etalonnage est 
realise une fois par jour afin d* assurer la justesse 
des mesures effectuees. 

Pour cet etalonnage, on utilise des 
echantillons de reference de pastilles MOX frittees. 
Ces echantillons sont elabores par melange de poudres 
d'oxydes, selon un precede de fabrication qui conduit a 
I'obtention d' echantillons de reference suffisamment 
homogenes . 

L' etalonnage est effectue en realisant une 
centaine de mesures au moyen d' impulsions laser 
successives, reparties aleatoirement a la surface des 
echantillons de reference. 

La dispersion des mesures est de 1 * ordre de 
la dispersion de la technique utilisee, c'est-a-dire 
d' environ 4% a 5% . 

logiciel d' exploitati^ des spectres 
determine la valeur des intensites brutes et nettes des 
raies d' emission selectionnees dans la plage spectrale 
de mesure . 

Les courbes d' etalonnage sont etablies avec 
les valeurs des intensites des raies d* emission de 
chaque element chimique ou avec les rapports 
d'intensite des raies d'emission des deux elements (Pu 
et U) contenus dans les pastilles. 

Pour chaque impact laser, les valeurs 
d'intensite des raies (ou les rapports de raies) sont 
transformees en concentrations absolues a partir des 
courbes d • etalonnage . 
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La distribution en concentration de chaque 
element chimique a la surface de la pastille est 
conyertie en ,une image en couleurs par un logiciel- de 
traitement d • image . 
5 Chaque gamme de concentration est 

representee par une couleur. 

Les cartographies elementaires de pastilles 
d'oxydes mixtes PUO2/UO2 sont realisees au moyen d'un 
dispositif conforme a 1' invention, ce dispositif etant 
10 adapte a la manipulation de radioelements . 

L*objectif de focalisation 12 et la platinie 
de mi^cro-deplacement ' 4 sont , alors places daris une 
enceinte de confinement, par exemple une boite a gants . 

La , figure '2 'est une vue schematique d'un 
15 tel dispositif permettant • la realisation de 
cartographies ^lemientaires de pastilles mixtes PUO2/UO2. 

On y retrouve • les composants .precedemment 
decrits en faisant reference a la figure 1. En routre, 
le dispositif represents sur cette figure 2 comprend : 
20 — une premiere enceinte de confinement 40 dans 
laquelle sont introduites les pastilles que 1 ' on 
veut analyser, et 
- une deuxieme enceinte de confinement 42 reliee a la 
premiere enceinte 40 par un sas 44 qui permet de 
25 f aire passer, de 1 ' enceinte 40 a 1 ' enceinte 42 , une 

pastille que 1 ' on veut analyser. 

La deuxieme enceinte 42 contient- I'objectif 
de focalisation 12 et la platine de • micro-deplacement 
4. 
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Chaque pastille est replacee dans 
1' enceinte 40 apres avoir ete mesuree avec le 
disposi tif . 

On voit aussi, sur la figure 2, des 
5 canalisations 46 et 48 reliant le laser 6 et la camera 
32 a la deuxi^me enceinte 42. 

La canalisation 46 contient le diaphragme 8 
et I'optique 10 et la canalisation 48 contient le 
miroir 26 et la lentille 36. 

10 Une parol etanche de confinement 50, 

s'appuyant sur le pourtour de I'objectif 12, isole 
I'interieur de 1' enceinte 42 de ces canalisations 46 et 
48, tout en laissant passer le faisceau laser comme on 
le voit sur la figure 2. 

15 L' invention n'est pas limit^e au contr61e 
de pastilles de combustible MOX . Elle s' applique a 
1' analyse ^lementaire de tout echantillon ou objet dont 
on veut connaitre les elements constitutifs jusqu'a des 
resolutions de taille d^impac t~de~l~iam~ 

20 A titre purement indicatif et nullement 

limitatif : 

- I'ouverture du diaphragme est circulaire et a un 
diametre de 250 urn, 

- I'optique 10 a une distance focale de 1000 mm, 

25 - I'objectif de microscope 12 a une ouverture numerique 
voisine de 250 et son grandissement est determine en 
fonction du diametre recherche pour les points 
d' impact . 
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REVENDICATIONS 

1. Dispositif d' analyse elementaire par 
spectrometrie d'emission optique sur plasma, produit par 
laser, ce dispositif etant caracterise en ce^ qu'il 
5 comprend : 

- une source laser puisne (6) , 

- un diaphragme (8) apte a s^lectionner- une partie du 
faisceau laser einis par la source, et eventuellement 
a delimiter la forme de 1' impact du faisceau laser 

10 sur un objet a analyser (2) , ce faisceau laser 

n' etant pas focalis^ dans le plan du diaphragme, 

- des premiers moyens optiques (10) aptes a ^projeter a 
I'infinl 1 ' image --^du:' diaphragme > ; 

- des deuxiemes moyens'^ optiques^ ( 12 ) . aptes - a recevoir 
15 1' image du . diaphragme - pro je tee a IMnf ihi par les 

premiers' moyens - optiques et a - la focaliser sur 
1 ' obj et a analyser.; ;de >*f agon a produire :un:. plasma { 28 ) 
sur la surface de cet objet, 1' ensemble forme par le 
diaphragme et les premiers et deuxiemes moyens 
2 0 optiques satisfaisant en outre aux conditions 

suivantes : 

♦ 1' image du diaphragme focalisee sur 1' objet 
atteint la dimension voulue sur cet objet, 
cette dimension correspondant a la resolution 

25 spatiale recherchee, 

♦ le point focal du faisceau laser, apres 
traversee du diaphragme et des. premiers et 
deuxiemes moyens optiques, est en dehors du 
plan image du diaphragme, 

30 - des moyens (16, 18) d' analyse d'un spectre du 
rayonnement lumineux emis par le plasma, et 
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- des moyens (20) de determination, a partir de cette 
analyse de spectre, de la composition elementaire de 
I'objet. 

2. Dispositif selon la revendication 1, 
5 dans lequel les deuxiemes moyens optiques (12) ont une 

ouverture numerigue environ egale ou superieure a 0,1. 

3. Dispositif selon I'une quelconque des 
revendications 1 et 2, dans lequel la taille de 
1' impact du faisceau laser sur I'objet est superieure 

10 ou egale a 1 um. 

4. Dispositif selon I'une quelconque des 
revendications 1 a 3, dans lequel la frequence de 
deplacement de I'objet (2), entre deux impulsions laser 
de la source (6), est superieure ou egale a 15 Hz. 

15 5. Dispositif selon I'une quelconque des 

revendications 1 a 4, dans lequel la source (6) est 
apte a emettre une lumiere ultraviolette . 

6. Dispositif selon I'une quelconque des 
revendications 1 a 5, dans lequel la variation relative 

2 0 d'energie d'une impulsion laser a une autre n'excede 
pas 5%. 

7. Dispositif selon I'une quelconque des 
revendications 1 a 6, dans lequel le diaphragme (8) 
comporte une ouverture circulaire apte a selectionner 

25 la partie centrale du faisceau laser issu de la source 
laser, les premiers moyens optiques sont des moyens 
optiques refractifs, et les deuxiemes moyens optiques 
sont des moyens optiques refractifs comprenant un 
objectif de microscope (12) . 

30 8. Dispositif selon la revendication 7, 

dans lequel les premiers et deuxiemes moyens optiques 
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(10, 12) sont traites anti-reflet a la longueur d'onde 
de la liamiere emise par la source laser (6). 

9. Dispositif selon I'une qu.elconque des 
revendications 1 a 8, comprenant en outre des moyens 

5 (38) de soufflage d'un jet de gaz sur I'objet (2). 

10. Dispositif selon I'une quelconque des 
revendications 14 9, comprenant en outre : 

- des moyens (32) d' observation de I'objet. permettant 
de disposer I'objet dans le plan image du diaphragme 

10 et 

- un miroir (26) ref lechissant k la longueur d'onde de 
la source laser et transparent aux autres longueurs 
d'onde, ce miroir etant dispose sur le trajet de la 
lumiere entre les premiers et deuxiemes moyens 

15 optiques, et pr^vu pour r^fl^chir vers ces deuxiemes 

moyens optiques la quasi-totalite du faisceau laser 
et transmettre ^aux -moyens d' observation une image de 
I'objet. 
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